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有機薄膜E L 素子 ( ホール輸送層材料とE L特性)
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1 . はじ め に
蛍光物質 に 電場 を 加 え た と き 発光す る 現象 を 電界発光 ま た は EL と 呼ん で い る 。 有機物の分野で は ，
古 く か ら 有機化合物の 単結品 に ， 効果的 に 電子 と ホ ーlレ を 注入す る こ と に よ っ て強 い発光が生 じ る こ
と が知 ら れ て い た 。
近年， 発光層材料 と ホ ー ル輸送層材料 に 有機薄膜 を用い た 二層構造有機薄膜EL素子が報告 さ れ て
い る さ れ て い る 。
本研究 で は ， ホ ー ル輸送層材料 を 変 え る 事 に よ っ て ， 電流密度及び， 発光輝度の 変化 を 調べて み た 。
そ の 結果， 現在ホ ー ル輸送層材料 と し て よ く 用い ら れて い る T P D と 電流注入効率お よ び発光輝度特
性 に お い て 同レベ ル ま た は ， 越 え る 性質の材料が あ っ た 。
2 . 実 験
2 . 1  素子の製作
素子構成 は 図 1 に 示 す よ う に I T O /H T
L/EM L/ C a / A l [但 し ， I T 0 : 
Indium-Tin.O xide 陽極， H T L : ホ ー ル輸送 +
層， EM L : 発光層 ( A I Q 3 )， C a : 陰極，
A 1 : C a 酸化保護陰極] を順次積層し た 構造
で あ る 。
EL素子の作製 は ， 十分 に洗浄 し た 25mm 角
I T O 基板上 に ， ホ ー ル輸送層お よ び発光層 を
抵抗加熱真空蒸着法 に よ り そ れ ぞれ50nm(但 し ， T P D は 40nm) 成膜 し た 。 2 層の有機層 は 真空中で
連続蒸着 に よ り 成膜 し て い る 。 有機層 を蒸着後一度真空 を破 り ， 再度真空 に排気 し て 電子 ビ ー ム蒸着
法 に よ り 陰極材料 と し て仕事関数が小 さ く 電子注入 に 有利な C a を 130nm， ま た そ の 上 に C a の急激
な酸化 を防ぐた め に A l を 500nm 程度成膜 し た 。 蒸着中の速度お よ び膜厚 は蒸着装置内に設置 し た 水
晶振動子膜厚計 を用いモニ タ ー し 制御 し た 。 蒸着中 の 真 空度 は 3 XI0 →Torr， 基 板温度 は 室温 で あ
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図l 二層構造有機簿膜 EL素子 の構造
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2 . 2  試料
発光層材料 に は 8 ー キ ノ リ ノ ーlレ A l 錯 体 ( A 1 Q 3 ， 図 2 a ) を使用 し た 。
ホ ー ル輸送層材料 に は ヒ ドラゾ ン 系( 図 2 b)， ア リ ー ル アミ ン 系(図 2 c )， オ キサ ジ アゾ ー ル 系(図
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2 d)， ピラゾリン(図2 e)，アリールアミン系(図2 f) および， トリフェニルジアミン(TP D，
図2 g) を使用し足。 ホール輸送層材料は一般に電子複写機に使用されているOP C材料として用い
られている材料である。 各有機層材料の蒸着源の状態と蒸着膜の色 を表 lに示す。温度は使用した蒸
着装置内での昇華または，融解するときの温度である。
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図 2 各有機材料 の 分子構造式
表 1 各有機層 の蒸着状態と蒸着膜 の色
必且τqL 
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2 . 3  測定
諸特性の測定は， 1O-2Torr程度の真空度， 室温で行った。素子の発光輝度の測定は輝度計を用いて
測定した。 測定した素子の大きさはすべて 3 mm x 2 mmである。 素子の極性は I TOの電極側を
正， 背面電極側を負としたときを正バイアスとした。
果
3 . 1  電流注入効率について
図3に各ホール輸送層に対するE L素子の電圧 電流特性を示す。 電流注入効率の優れた順に並べ
ると P ーし H-2 ， 1-1， Sーし 0-1となっている。 電流注入効率が一番優れているP
1と一番劣っている0-1とでは電圧が20Vで比べると100倍程度電流密度が違う。また，最大電流値
の一番大きいH-2 と一番小さい0-1とでは20倍程度最大電流値が違う。
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各ホー ル輸送層 の電圧一電流密度特性
ITO /HTL (50nm ) / Alq3 (50nm ) /Ca/ Al 
図3
3 . 2  発光効率について
図4 で各ホール輸送層の電流密、度一発光輝度特性を示す。 発光輝度特性の優れた順に並べるとSー
し 0-1， H-2 ， P -1， 1-1となっている。 しかし， S-lと0-1とH-2および， P -
1と1-1はほぼ同じ発光効率である。
H-2 においては電流密度300mA/cm2で1000cd/m2を得ている。
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4 . 考 察
富山大学工学部紀要第43巻 1992 
103 
。
o t←2 • • XIー1
ム(}-1 • • 
1 0 2 
口P-1 o. 口
• S-l 
• TPD (400A) • ロ-ム
o. 
1 0 
ム 口箇
• × 
里
。 出
• • 
6. 
• × 
。 ロ
1 0-1 
1 0-1 1 
0 1 0 2 
C u r r e n t d e n c i ty (mA. c m-2) 
図 4 各ホール輸送層 の 電流密度 一発光輝度特性
ITO /HTL (50nm ) / Alq3 (50nm ) /Ca/ Al 
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今回の結果よりホール輸送層材料を変えることによって発光輝度の変化が見 られた。 また， 各特性
により電流密度特性の優れている材料が発光輝度特性でも優れているとは必ずしもいえないが総合的
にホール輸送層材料としてヒドラゾン系化合物のH- 2が優れていると思われる。
今後の課題として， まだ駆動電圧が高いと考え られるので作製条件などの工夫が必要である。 また，
今回報告はしなかったが試料の寿命の向上もめざす必要がある。
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Organic Thin Film Electroluminescent Oevices 
一一一The Influence of Hole-Transport-Layer Materials 
on EL Characteristics一一一
Shigeki N aka， Takanori Y oshio*， Miki Shibata 
H iroyoshi Onnagawa and Kazuo Miyashita 
Six kinds of organic materials were tested for hole-transport-layer in the single hetero structure 
of organic thin-film EL devices_ 8-hydroxyquinoline aluminum (Alq3) was used as an emission 
layer materiaL 
Both layers were evaporated continuously in a vacuum chamber without breaking vacuum_ 
The film thickness of each organic layer was about 50 nm_ M etal Ca was evaporated as a 
cathode material with small work function. 4 - (diphenylamino) benzaldehyde-N， N­
diphenylhydrazone functioned as best hole transport materiaL The brightness of the EL device 
of Alq3 and hydrazone was 1000cd/m2 at 300mA/cm2. 
[英文和訳]
中
有機薄膜エレク ト ロ ル ミ ネッセ ン ト 素子
一一ホール輸送材料によるE L特性の変化一一
茂樹， 由雄 隆徳， 柴 田 幹， 女川 博義， 宮下 和雄
6種類の有機物質をシング、ルヘテロ構造有機エレク トロルミネッセン ト素子のホール輸送材料とし
て調べた。 発光層材料として 8ヒドロキシキノリン アルミニュウム (Alq3)を用いた。 両層を真空チ
ャンパーの真空を破らずに連続的に蒸着した。各有機層薄膜の厚みは約50nmとした。仕事関数の小さ
な陰極材料として金属Caを蒸着した。 ヒドラゾンの導電率が最も高くホール輸送材料として最も優
れていた。 ヒドラゾンと Alq3の組み合わせによるE L素子の輝度は 300mA/cm2の電流密度で1000
cd/m2であった。
- 27 -
